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A membrane electrode assembly comprising an 
iontcalty conductive member and an electrode, 
wherein the electrode is a smooth, continuous layer 
that completely covers and supports the ionically 
conductive member. The electrode further 
comprises a central region arKl a peripheral region, 
wherein a gradient of electrochemically active 
material exists between the central region and the 
peripheral region such that a content of the 
electrochemically active material is greater in the 
central region than the peripheral region. 
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(57) Hauptanspmch: Anordnung fur eine BrennstofTzelle, 
mit: 

einer lonenleitenden Membran mit einer Hauptfl^che; 
einer Elektrode benachbart der Hauptflache mit einer Um- 
fangsausdehnung. die im Wesentlichen glelch der der 
Hauptflache ist, wobei die Elektrode ein Zentralgebiet und 
ein Umfangsgebiet umfasst; 

wobei das Zentralgebiet einen Binder und eine erste Grup- 
pe von Partikeln umfasst und das Umfangsgebiet einen 
Binder und eine zweite Gruppe von Partikeln umfasst, und 
wobei die erste Gruppe von Partikeln mit Katalysator verse- 
hen ist und die zweite Gruppe von Partikeln kefnen Kataly- 
sator aufweist oder einen Katalysatorgehalt aufweist. der 
kleiner als der Katalysatorgehalt der ersten Gruppe von 
Partikeln ist. 
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Beschreibung 

GEBIET DER ERFINDUNG 

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft Brennstoff- 
zellen und insbesondere eine Membranelektrodena- 
nordnung fur eine Brennstoffzelle. 

HINTERGRUND DER ERFINDUNG 

[0002] Brennstoffzellen sind ats eine Energiequelle 
fur Elektrofahrzeuge und andere Anwendungen vor- 
geschlagen worden. Eine derartige Brennstoffzelle ist 
die PEM-Brennstoffeelle (d.h. Protonenaustausch- 
membran-Brennstoffzelle), die eine so genannte 
"Membraneleklrodenanordnung" (MEA) mil einem 
dunnen Festpolymermembranelektrolyten umfasst. 
der ein Paar Elektroden (d.h. eine Anode und eine 
Kathode) auf entgegengesetzten Seiten des Memb- 
ranelektrolyten umfasst. Die MEA ist schichtartig zwi- 
schen planaren Gasverteilungselementen angeord- 
net. 

[0003] Die Elektroden besitzen im Vergleich zu den 
Membranelektroiyten typlscherweise eine kleinere 
Oberffache, so dass Rander des Membranelektroiy- 
ten von den Elektroden nach auflen vorstehen. An 
diesen Randern des Membranelektroiyten sind Fla- 
chendichtungen oder Dichtungselemente angeord- 
net. urn die Elektroden um den Umfang herum einzu- 
rahmen. Aufgrund der Beschrankungen hinsichtlich 
Fertigungstoleranzen sind die Dichtungen. die MEA 
wie auch Gasverteilungselemente nicht geeignet eng 
ausgerichtet. Somit besteht ein Bedarf nach einer 
verbesserten Anordnung dieser Elemente. 

ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG 

[0004] Die vorliegende Erfindung sieht eine Memb- 
ranelektrodenanordnung mit einem ionenleitenden 
Element und einer Elektrode vor. wobei die Elektrode 
eine relativ glatte kontinuierliche Schicht ist, die das 
ionenleitende Element im Wesentlichen vollstandig 
bedeckt und dieses stutzt. Die Elektrode umfasst ein 
Zentralgebiet und ein Umfangsgebiet, wobei zwi- 
schen dem Zentralgebiet und dem Umfangsgebiet 
ein Gefalle von elektrochemisch aktivem Material 
vorhanden ist, so dass ein Gehalt des elektroche- 
misch aktiven Materials in dem Zentralgebiet grower 
als an dem Umfangsgebiet ist. Bei einer Ausfuh- 
rungsform umfasst das aktive Gebiet polymere lono- 
merpartikel und mit Katalysator versehene Kohlen- 
stoffpartikel, und das Umfangsgebiet umfasst die po- 
lymeren lonomerpartikel und nicht mit Katalysator 
versehene KohlenstofTpartikel. Bei einer bevorzugten 
Ausfuhrungsform umfassen der zentrale Bereich 
bzw. Umfangsbereich Jeweilige Materialien mit zu- 
mindest einer Eigenschaft, die in etwa gleich ist, 
namlich zumindest eine aus: ahnlicher Zugfestigkeit, 
ahnlichem Nicht-Standard-Modul. ahnlicher Bruch- 



dehnung, ahnlicher relativer Dichte, ahnlicher Was- 
seraufhahme und ahnlicher linearer Ausdehnung. 
Bei einem bevorzugten Verfahren zur Herstellung 
wird eine erste Tinte. die die Bestandteile des aktiven 
Gebietes umfasst, auf eine Membran aufgebracht, 
und anschlieBend wird eine zweite Tmte, die die Be- 
standteile des Umfangsgebietes umfasst. aufge- 
bracht, bevor die erste Tihte aushartet oder trocknet. 
Somit wird ein Zwischengebiet gebildet. das elnen 
Katalysatorgehalt zwischen dem des aktiven und des 
Umfangsgebietes aufweist, wenn sich die Tinten mi- 
schen oder Partikel dazwischen wandern. Wie zu se- 
hen ist, ist die somit gebildete Elektrodenschicht iiber 
die Flache der Membran kontinuierlich. Somit werden 
Spannungen. die durch Flachendichtungen oder 
Dichtungselemente nach dem Stand der Technik er- 
zeugt werden. vermieden. 

[0005] Weitere Anwendungsgebiete der vorliegen- 
den Erfindung sind nachfolgend detailiierter be- 
schrieben. Es sei zu verstehen. dass die detaillierte 
Beschreibung wie auch spezifische Beispiele, wah- 
rend sie die bevorzugte Ausfuhrungsform der Erfin- 
dung angeben, nur zu Zwecken der Veranschauli- 
chung und nicht dazu bestimmt sind. den Schutzum- 
fang der Erfindung zu beschranken. 

KURZE BESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN 

[0006] Die vorliegende Erfindung wird im Folgenden 
nur beispielhaft unter Bezugnahme auf die begleiten- 
den Zeichnungen beschrieben, in welchem: 

[0007] Fta. 1 eine Schnittansicht einer Memb rane- 
lektrodenanordnung gemafi einer ersten Ausfuh- 
rungsform der vorliegenden Erfindung ist; 

[0008] Fig. 2 eine Schnittansicht einer Membrane- 
lektrodenanordnung nach dem Stand der Technik ist; 

[0009] Fig. 3a eine Schnittansicht einer Membrane- 
lektrodenanordnung gemaB einer ersten und zweiten 
Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist, wo- 
bei die Anoden- und Kathodenelektroden an einem 
ionenleitenden Element angeordnet sind; 

[0010] Fig. 3b eine Schnittansicht einer Membrane- 
lektrodenanordnung gema& einer ersten und zweiten 
Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist. wo- 
bei die Anoden- und Kathodenelektroden an Gasdif- 
fusionsmedien angeordnet sind; 

[0011] Fig. 4 eine perspektivische Explosionsdar- 
stellung einer Membranelektrodenanordnung gemaf^ 
einer ersten und zweiten Ausfuhrungsform der vorlie- 
genden Erfindung ist; 

[0012] Fig, 5a eine Schnittansicht einer Membrane- 
lektrodenanordnung gemaB einer dritten Ausfuh- 
rungsform der vorliegenden Erfindung ist. wobei die 
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Anoden- und Kathodenelektroden an einem ionenlei- 
tenden Element angeordnet sind; 

[001 3] Flo. 5b eine Schnittansicht einer Membrane- 
lektrodenanordnung gemafi einer dritten Ausfuh- 
rungsform der vorliegenden Erfindung ist, wobei 
auch ein Harz dazu venA^endet werden kann, Rander 
der Diffusionsmedien zu beschichten; und 

[0014] Fta- 6 ein DIagramm eines durchschnittli- 
chen Zellenpotentials in Abhangigkeit der Laufzeit ist, 
das eine MEA nach dem Stand der Technik mit einer 
MEA gemad der ersten Ausfuhrungsform vergleicht. 

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER BEVOR- 
ZUGTEN AUSFOHRUNGSFORMEN 

[0015] Die folgende Beschreibung der bevorzugten 
Ausfuhrungsformen ist ledlglich beispielhafter Natur 
und nicht dazu bestimmt, die Erfindung, ihre Anwen- 
dung bzw. ihren Gebrauch zu beschranken. 

[001 61 Fig. 1 1st eine Schnittansicht einer Membran- 
elektrodenanordnung (MEA) gemad der vorliegen- 
den Erfindung, Wie in Fia, ^ gezeigt Ist. umfasst die 
MEA 2 ein ionenleitendes Element 4. das zwischen 
eine Anodenelektrode 6 und eine Kathodenelektrode 
- 8 geschichtet ist. Die MEA 2 ist ferner durch ein Paar 
elektrisch ieitender Elemente 10 und 12 oder Gasdif- 
fusionsmedien 10 und 12 schichtartig angeordnet. 
Die Gasdiffusionsmedien 10 und 12 sind um den Um- 
fang herum durch rahmenformige Flachendichtun- 
gen bzw. Dichtungen 14 und 16 umgeben. Die Fla- 
chendichtungen 14 und 16 wie auch die Diffusions- 
medien 10 und 12 konnen, mQssen Jedoch nicht, an 
das ionerileitende Element 4 und/oder die Elektroden 
6 und 8 laminiert sein. 

[0017] Das ionenleitende Element 4 ist bevorzugt 
ein Festpolymermembranelektrolyt und bevorzugt 
eine PEM. Das Element 4 wird hier auch ais eine 
Membran bezeichnet. Bevorzugt besitzt das ionenlei- 
tende Element 4 eine Dicke im Bereich von etwa 10 
Mm - 100 Mm und am bevorzugtesten eine Dicke von 
etwa 25 Mm. Polymere, die fur derartige Membrane- 
lektrolyte geeignet sind, sind in der Technik gut be- 
kannt und in den U.S. Patenten Nr. 5,272,017 und 
3.1 34.697 wie auch an anderen Stellen in der Patent- 
und Nicht-Patent-Literatur beschrleben. Es sei Je- 
doch angemerkt, dass die Zusammensetzung des io- 
nenleitenden Elementes 4 eines der protonenleiten- 
den Polymere. die in der Technik herkommlich ver- 
wendet werden, umfassen kann. Bevorzugt werden 
perfluorierte Sulfonsaurepolymere. wie belspieiswei- 
se NAFION® venwendet. Femer kann das Polymer 
der ausschlieRliche Bestandteil der Membran sein, 
mechanisch stutzende Fasern aus einem anderen 
Material umfassen oder kann mit Partikein (wie bei- 
spielsweise Silika, Zeolithen oder anderen ahnlichen 
Partikein) vermischt sein. Alternativ dazu kann das 



Polymer oder lonomer in den Poren eines anderen 
Materials getragen sein. 

[0018] In der Brennstoffzelle der vorliegenden Erfin- 
dung ist das ionenleitende Element 4 eine fur Katio- 
nen durchlassige protonenleitende Membran mit 
HMonen ais dem mobilen Ion, wobei das Brennstoff- 
gas Wasserstoff (oder Reformat) ist und das Oxidati- 
onsmittel Sauerstoff oder Luft ist. Die Gesamtzelten- 
reaktion ist die Oxidation von WasserstofTzu Wasser, 
und die jeweillgen Reaktionen an der Anode und Ka- 
thode sind H2 = 2H* + 2e- (Anode) und Vi + 2H* + 
2e- = H2O (Kathode). 

[001 9] Die Zusammensetzung der Anodenelektrode 
6 und der Kathodenelektrode 8 umfasst bevorzugt 
elektrochemisch aktives Material, das in einem Poly- 
merbinder verteilt ist, der ahnlich dem ionenleitenden 
Element 4 ein protonenleitendes Material, wie bei- 
spielsweise NAFIOlsT" ist. Das elektrochemisch akti- 
ve Material umfasst bevorzugt mit Katalysator be- 
schichtete Kohlenstoff- oder Graphitpartikel. Die An- 
odenelektrode 6 und die Kathodenelektrode 8 umfas- 
sen bevorzugt Platin-Ruthenium, Platin oder andere 
Pt/Obergangsmetalllegierungen ais Katalysator. Ob- 
wohl die Anode 6 und die Kathode 8 in den Figuren 
mit gleicher Grofte gezeigt sind. sei angemerkt. dass 
es nicht auRerhalb des Schutzumfangs der Erfindung 
liegt, dass die Anode 6 und Kathode 8 verschiedene 
Grdf&en besitzen konnen (d.h. die Kathode groRer ats 
die Anode ist oder umgekehrt). Eine bevorzugte Di- 
cke der Anode und Kathode liegt im Bereich von etwa 
2-30 Mm und am bevorzugtesten bei etwa 10 pm. 

[0020] Die Gasdiffusionsmedien 10 und 12 wie auch 
Flachendichtungen 14 und 16 konnen beliebige in 
der Technik bekannte Gasdiffusionsmedien bzw. 
Dichtungen sein. Bevorzugt sind die Gasdiffusions- 
medien 10 und 12 Kohlenstoffpapiere, Kohlenstoffge- 
webe Oder Kohlenstoffschaume mit einer Dicke im 
Bereich von etwa 50 - 300 pm. Die Flachendichtun- 
gen 14 und 16 sind typischerweise von elastomerer 
Beschaffenheit, konnen jedoch auch Materialien um- 
fassen, wfe beispielsweise Polyester und PTFE. Je- 
doch konnen die Flachendichtungen 14 und 16 aus 
einem beliebigen Material bestehen, das zum Ab- 
dichten der Membranelektrodenanordnung 2 geeig- 
net ist. Eine bevorzugte Dicke der Flachendichtun- 
gen 14 und 16 betragt in etwa Yz der Dicke der Gas- 
diffusionsmedien 10 und 12 bis etwa dem 1 !4-fachen 
der Dicke der Gasdiffusionsmedien 10 und 12. 

■ 

[0021] Gemaft einer ersten AusfQhrungsform der in 
Elg^Jlgezeigten Erfindung sind die Anodenelektrode 
6 und die Kathodenelektrode 8 an entgegengesetz- 
ten Flachen des ionenleitenden Elementes 4 ange- 
ordnet, so dass das ionenleitende Element 4 vollstan- 
dig bedeckt wird. Durch die Anordnung der Elektro- 
den 6 und 8, so dass das ionenleitende Element 4 
vollstandig bedeckt ist, wird ein Schutz fur das ionen- 
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leltende Element 4 vor einem Durchstechen durch 
die Fasern der porosen Gasdiffusionsmedien 10 und 
12 vorgesehen. Uberdies wird durch das Anordnen 
der Elektroden 6 und 8, so dass das ionenleitende 
Element 4 vollstandig bedeckt ist, efne mechanische 
Abstutzung uber die gesamte Oberflache des ionen- 
leitenden Elementes 4 vorgesehen. 

[0022] Vor einer weiteren Beschreibung der Erfin- 
dung ist es nutzlich. das be! der Konstruktion nach 
dem Stand der Technik beschrlebene Problem hier 
besser zu ertautem. 

[0023] Die MEA 24 nach dem Stand der Technik, 
wie in Fig. 2 gezeigt ist, umfasst Elektroden 26 und 
28 mit einer wesentlich kleineren Oberflache im Ver- 
gleich zu dem Membranelektroyten 30, so dass Ran- 
der 32 des Membranelektroyten 30 von den Elektro- 
den 26 und 28 nach auBen vorstehen. An diesen. 
Randem 32 des Membranelektrolyten 30 ruhen Ne- 
bendichtungen 34 und 36, die so angeordnet sind, 
dass sie die Elektroden 26 und 28 umgeben. Die 
Gasdiffusionsmedien 38 und 40 sitzen auf den Ne- 
bendichtungen 34 und 36. Die Flachendichtungen 42 
und 44 umgeben die Gasdiffusionsmedien 38 und 40. 

• 

[0024] Aufgrund der Schwierigkeit beim Herstellen 
enger Toleranzen ist ein Spalt 50 zwischen der EIek* 
trode 26 und der Nebendichtung 34 vorgesehen. Ein 
ahnlicher Spalt 52 ist zwischen der Elektrode 28 und 
der Nebendichtung 36 vorgesehen. Diese Spalte 50, 
52 dienen als dynamlsches Gelenk, das ein Biegen 
der Membran 32 zulasst. Eine derartige Gelenkwir- 
kung fiihrt zu Spannungen und Rissen. Auftrennun- 
gen oder Lochern. Dies fuhrt auch zu Spannung, 
wenn die Druckkraft, die auf die Membran 32 wirkt, 
sich aufgrund einer derartigen Hohendifferenz unter- 
scheidet. Wenn beispielsweise die Nebendichtung 34 
Oder 36 hoher als die der Elektrode 26 oder 28 ist, 
wenden die Druckkrafte auf die Nebendichtung 34 
Oder 36 zu hoch, und, wenn die Nebendichtung 34 
Oder 36 kurzer als die Elektrode 26 oder 28 ist, wer- 
den die Druckkrafte auf die Elektrode 26 oder 28 zu 
hoch. Somit bewirkt die im Stand der Technik typi- 
sche Anordnung einen kleinen Spalt, der zwischen 
den Nebendichtungen 34 und 36 und den Elektroden 
26 und 28 ausgebildet ist. Dieser kleine Spalt fuhrt 
dazu, dass ein kleiner Anteil des Membranelektroly- 
ten 32 nicht gestutzt wird. Wenn ferner die Neben- 
dichtungen 34 und 36 dicker als die Elektroden 26 
und 28 sind, bilden diese eine "Stufe", auf der die 
Gasdiffusionsmedien 38 und 40, die typischerweise 
aus porosem Graphit- bzw. Kohlenstoffpapier beste- 
hen. ruhen. Die Gasdiffusionsmedien 38 und 40 un- 
terstutzen eine Verteilung von Reaktandengasen 
und O2 iiber die Elektroden 26 und 28 und leiten 
Strom von den Elektroden 26 und 28 an Stege der 
elektrisch leitenden bipolaren Flatten (nicht gezeigt). 
Um die elektrische Leitfahigkeit zwischen den Gas- 
diffusionsmedien 38 und 40 und Elektroden 26 und 
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28 zu erleichtem, muss die Membranelektrodenan- 
ordnung 24 daher unter hohem Druck komprimiert 
werden. Dies ubt eine hohe Spannung auf den nicht 
gestutzten Abschnitt des Membranelektrolyten 32 
aus, was'zur Folge haben kann, dass sich dort kleine 
Nadellocher oder Risse entwickein konnen. Die Na- 
dellocher werden auch durch die KohlenstofT- oder 
Graphitfasern der Diffusionsmedien 38 und 40 be- 
wirkt, die den Membranelektrolyten 32 durchstechen. 
Diese Nadellocher und Risse bewirken, dass die 
Brennstoffzelle kurzgeschlossen wird und ein gerin- 
geres Zellenpotential erzeugt. 

[0025] Es sei angemerkt, dass, obwohi die Neben- 
dichtungen 34 und 36 in Flo. 2 unterhalb der Fla- 
chendichtungen 42 und 44 dargestellt sind, die Ne- 
bendichtungen 34 und 36 nicht unbedingt venvendet 
werden mussen. Genauer konnen nur Flachendich- 
tungen 42 und 44 vorhanden sein, die direkt auf den 
Membranelektrolyten 30 aufgebracht sind. Dennoch 
waren aufgrund von Herstellungstoleranzen Spalte 
50 und 52 vorhanden, und daher ware der Membran- 
elektrotyt 30 immer hoch ungestutzt und einer uber- 
maSigen Spannung bei Kompression in einem Stapel 
ausgesetzt. 

[0026] Demgemad stellt eine gleichfdrmige mecha- 
nische Abstutzung des ionenleitenden Elementes 4, 
das ein sehr empfindliches Material darstellt und 
durch die vorliegende Erfindung vorgesehen wird. 
eine erhebliche Verbesserung vor, die mogliche An- 
derungen der Druckkraft auf das ionenleitende Ele- 
ment 4 verringert, wodurch die Wahrscheinlichkeit 
von Rissen und einem Brechen verringert wird. Wenn 
ein perfluoriertes Sulfonsaurepolymer, wie beispiels- 
weise NAFION®, verwendet wird, wird uberdies eine 
lineare Ausdehnung des ionenleitenden Elementes 4 
ein Problem. Insbesondere in Anwesenheit von Was- 
ser konnen perfluorierte Sulfonsaurepolymere, wie 
beispielsweise NAFION®, eine Wasseraufnahme von 
bis zu 50 % und eine lineare Ausdehnung besitzen, 
die zwischen 15 und 50% liegt (15 %. wenn das Ele- 
ment 4 unbeschrankt Ist, und bis zu 50 %, wenn das 
Element 4 auf Bewegungen in nur einer Abmessung 
beschrankt ist (das tetztgenannte ist der Fall fur 
MEAs, die In einem Brennstoffzellenstapel eingebaut 
sind)). Wenn die Gesamtreaktion der Brennstoffzelle 
als ein Produkt Wasser erzeugt, kann dieses "Auf- 
schwellen" des ionenleitenden Elementes 4 zur Fol- 
ge haben, dass das ionenleitende Element 4 um sei- 
ne Rander herum ungestutzt bleibt. 

[0027] Wenn die Anodenelektrode 6 und Kathoden- 
elektrode 8 derart angeordnet werden, dass sie die 
gesamte Oberflache des ionenleitenden Elementes 4 
vollstandig bedecken (siehe Fia, 1^ . ist diese lineare 
Ausdehnung jedoch beschrankt, und daher bleibt das 
ionenleitende Element 4 uber seine gesamte Flache 
gestutzt. Wie oben beschrieben ist, bestehen die An- 
odenelektrode 6 und Kathodenelektrode 8 aus mit 
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Katalysator beschichteten Kohlenstoff- oder Graphit- 
partikeln, die in einem Polymerbinder eingebettet 
sind. der ahnlich dem ionenieitenden Element 4 ein 
protonenleitendes Material ist, wie beispielsweise 
NAFION*. Obwohl ein Polymer- oder lonomerbinder 
verwendet wird. wie beispielsweise NAFION®, fiihrt 
das Anschwellen des Binders zu keinen grolieren 
Abmessungsanderungen der Elektroden, da das lo- 
nomer in der Elektrode sich in die Poren in der Elek- 
trode ausdehnen kann (ein typischer Porenvolumen- 
anteil von Elektroden betragt 50 ± 25 %). 

[0028] Die Kohlenstoff- oder Graphitpartikel schwel- 
len in der Anwesenheit von Wasser nicht an, sind 
sehr poros und besitzen eine grofie Oberflache. 
Wenn die Anode 6 und Kathode 8 in der feuchten 
Brennstoffzelle befeuchtet werden, schwillt der Bin- 
der an und fiillt die Poren zwischen dem Kohlenstoff 
Oder Graphit. Da deranschwellende Binder die Poren 
der Kohlenstoff- oder Graphitpartikel fiillt. ist eine li- 
neare Ausdehnung der Elektroden 6 und 8 be- 
schrankt. Somit Ist, wenn die Anodenelektrode 6 und 
Kathodenelektrode 8 an die gesamte Oberflache des 
ionenieitenden Elementes 4 angehaftet sind, die line- 
are Ausdehnung des ionenieitenden Elementes 4 in 
der Ebene ebenfalls beschrankt. 

[0029] Ferner sei zu verstehen. dass die Anodene- 
lektrode 6 und Kathodenelektrode 8 uber das ionen- 
leilende Element 4 ais kontinuierliche glatte Schicht 
angeordnet sind, die eine Im Wesentlichen flache 
Oberflache fur die anderen Elemente der MEA 2 vor- 
sehen, die darauf ruhen. Dies ist nutzlich, da, wenn 
Elemente, wie beispielsweise die Diffusionsmedien 
10 und 12 und Fiachendlchtungen 14 und 16 zusam- 
men mit der MEA 2 (slehe ElaJ.) in einer Brennstoff- 
zelle komprimiert werden, um die elektrische Leitfa- 
higkelt der in der elektrochemlschen Reaktion der 
Brennstoffeelle erzeugten Elektronen zu erieichtern 
und zu steigem, das lonenleitende Element 4 uber 
seine gesamte Oberflache hinweg einem gleichformi- 
gen Druck ausgesetzt wird. Wenn das ionenleitende 
Element 4 uber seine gesamte Flache gleichformigen 
Drucken ausgesetzt wird, werden grollere Spannun- 
gen an dem Ionenieitenden Element 4 vermieden. 
Somit werden auch die RIsse und Nadellocher, die 
sich enlwickein konnen und die Lebensdauer der 
MEA verkurzen und das Gesamtzellenpotential hem- 
men konnen, ebenfalls vermieden. 

[0030] Obwohl mit Katalysator beschichtete Kohlen- 
stoff- Oder Graphitpartikel, die in einem protonenlei- 
tenden Binder, wie beispielsweise NAFION® verteilt 
sind, beschrieben und bevorzugt sind, besteht ein 
wesentlicher Aspekt der vorllegenden Erfindung da- 
rin, dass das ionenleitende Element 4 uber seine ge- 
samte Oberflache den gleichen mechanischen Ei- 
genschaften ausgesetzt wird. Somit liegt es nicht au- 
(ierhalb des Schutzumfangs der vorllegenden Erfin- 
dung, die kohlenstoff- oder graphitgestutzten Kataly- 



satorpartikel und den protonenleitenden Binder durch 
andere Materialien zu setzen. Beispielsweise kdnnen 
elektrisch leitende Oxide und insbesondere elek- 
trisch leitende Metalloxide als Tragermaterial fur die 
katalytisch aktive Phase (beispielsweise Pt, Pt-Metal- 
le, Pt-Legierungen etc.) anstatt Kohlenstoff verwen- 
det werden, oder altemativ konnen nicht gestutzte 
Katalysatoren (beispielsweise Pt-Schwarz, Pt-:Me- 
tali-Schwarz etc.) verwendet werden. 

[0031] Es Ist ebenfalls vorzuziehen, dass die oben 
erwahnten Katalysatortragermaterialien eine Parti- 
kelgrofle von gleich oder weniger als 1 5 pm besitzen, 
in der Brennstoffzellenumgebung (d.h. einer sauren 
Umgebung mit anodischen Potentialen (0 V gegenu- 
ber RHE) in der Anwesenheit von Hj, bei kathodi- 
schen Potentialen (1,2 V gegenuber RHE) in der An- 
wesenheit von Luft Oder Oj und Spuren von Fluorid) 
chemisch stabil sind und eine ausrelchende Warme- 
leitfahlgkeit bevorzugt gleich oder gro&er als die von 
Kohlenstoff- oder Graphitpartikeln besitzen. 

[0032] Bei einer besonderen Abwandlung der ers- 
ten Ausfuhrungsform kann es vorzuziehen sein, dass 
die Anodenelektrode 6 und Kathodenelektrode 8 Je- 
wells ein Zentralgebiet 18 und ein Umfangsgebiet 20 
umfassen, wie in den Fig. 3a. Fio. 3b und Fig, 4 ge- 
zeigt Ist. Das Zentralgebiet 18 umfasst einen ersten 
Katalysatorgehalt. und das Umfangsgebiet 20, das 
das Zentralgebiet 18 einrahmt. umfasst einen zwel- 
ten Katalysatorgehalt. wobei der erste Katalysatorge- 
halt grolier ais der zweite Katalysatorgehalt ist. Ge- 
nauer Ist bevorzugt, dass das Zentralgebiet 18 der 
Anode 6 und Kathode 8 eine Katalysatorbeladung im 
Bereich von etwa 0,05-0,5 mg/cm^ der katalytisch ak- 
tiven Phase (beispielsweise Pt) umfasst. Es ist be- 
sonders bevorzugt, dass das Zentralgebiet eine Ka- 
talysatorbeladung von etwa 0,2 mg/cm^ der kataly- 
tisch aktiven Phase (beispielsweise R) umfasst. Das 
Umfangsgebiet 20 umfasst bevorzugt eine Katalysa- 
torbeladung. die kleiner ais die der oben beschriebe- 
nen Bereiche ist, und umfasst am bevorzugtesten 
eine Katalysatorbeladung von Null. 

[0033] Es besteht keine Beschrankung hinsichtlich 
dessen, wie die Anodenelektrode 6 und Kathodene- 
lektrode 8 angeordnet werden mussen, um das io- 
nenleitende Element 4 zu schutzen und das Element 
4 gleichformigen mechanischen Eigenschaften aus- 
zusetzen. In Fla. 3a sind die Anodenelektrode 6 und 
Kathodenelektrode 8 mit dem Zentralgebiet 18 und 
dem Umfangsgebiet 20 an das ionenleitende Ele- 
ment 4 beschichtet. so dass das ionenleitende Ele- 
ment 4 vollstandig bedeckt ist. Die Diffusionsmedien 
10 und 12 ruhen auf der Anodenelektrode 6 und der 
Kathodenelektrode 8. Flachendichtungen 14 und 16 
rahmen die Diffusionsmedien 10 und 12 ein und ru- 
hen auch auf der Anodenelektrode 6 und Kathoden- 
elektrode 8. um den Zusammenbau 2 abzudichten. 
Die Flachendichtungen 14 und 16 wie auch die Diffu- 
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sionsmedien 10 und 12 konnen. mussen jedoch nicht 
an die Anodenelektrode 6 und Kathodenelektrode 8 
laminiert sein. 

[0034] Im Gegensatz dazu kann, wie in Fig, 3b ge- 
zeigt ist, die Anodenelektrode 6 und Kathodenelekt- 
rode 8 auf die Diffusionsmedien 10 und 12 beschich- 
tet warden. Die Flachendichtungen 14 und 16 sind 
nun so angeordnet, dass sie mit denr! ionenleitenden 
Element 4 in Kontakt stehen. Die Diffusionsmedien 
10 und 12, die die Anode 6 und Kathode 8 umfassen, 
konnen, mussen Jedoch nicht an das ionenleitende 
Element 4 laminiert sein. Femer konnen dip Flachen- 
dichtungen 14 und 16, mussen jedoch. nicht an die 
Diffusionsmedien 10 und 12 laminiert sein. 

[0035] Es sei zu verstehen, dass, wenn die Anoden- 
elektrode 6 und Kathodenelektrode 8 auf die Memb- 
ran 4 beschichtet sind, sich die Anodenelektrode 6 
und Kathodenelektrode 8 nicht unbedingt an die Pan- 
der der Membran 4 erstrecken, wie in Fia. 3a gezeigt 
ist. Genauer konnen die Anodenelektrode 6 und Ka- 
thodenelektrode 8 an die Membran 4 ahnlich der in 
Fig. 3b gezeigten Ausgestaltung beschichtet sein, 
wobei die Flachendichtungen 14 und 16 auch ange- 
ordnet sind, um mit dem ionenleitenden Element 4 in 
Kontakt zu treten. 

[0036] Es sei ebenfalls angemerkt, dass eine defini- 
tive Grenze zwischen dem Zentralgebiet 18 und dem 
Umfangsgebiet 20 nicht unbedingt vorhanden sein 
muss, wie in den Fig. 3a. Flo. 3b und Fig, 4 gezeigt 
ist. Genauer sei zu verstehen, dass im Wesentlichen 
ein Gefalie zwischen dem Zentralgebiet 18 und dem 
Umfangsgebiet 20 vorhanden ist, so dass der Gehalt 
an Katalysator allmahlich von einem grofleren Gehalt 
in dem Zentralgebiet 18 zu einem geringeren Gehalt 
in dem Umfangsgebiet 20 verlauft. Dieses Gefalie ist 
uber den Verlauf von beispielsweise 1 mm vorhan- 
den. 

[0037] Es sei ebenfalls angemerkt, dass ein anderer 
wichtiger Aspekt der Erfindung darin besteht, eine 
Ungleichmaliigkeit von Material in der Elektrode der 
Anode 6 und Kathodenelektrode 8 zu vermeiden. Ge- 
nauer sollten die Anodenelektrode 6 und Kathodene- 
lektrode 8 in dieser Variation jeweils als eine glatte 
kontinuierliche Schicht vorhanden sein. so dass das 
ionenleitende Element 4 einer Elektrodenschicht ge- 
genuberliegt, die im Wesentlichen gleichformige me- 
chanische Eigenschaften uber ihre gesamte Oberfla- 
che aufweist, was das ionenleitende Element 4 vor 
Spannung, Oberkompression, wie auch Durchste- 
chen schutzt. Uberdies kann die Bearbeitung der 
MEA (wie beispielsweise IHeillpressen zur uber Ab- 
ziehplattchenubertragung von Elektroden auf eine 
Membran) zur Herstellung von MEAs durch die Kon- 
struktion nach dem Stand der Technik eine Schwa- 
Chung der Katalysatorrander bewirken. Dies kann 
durch die Eigenschaft der lonomermaterialien zu- 



ruckzufuhren sein, bei hohen Temperaturen (> QCC) 
und hohem Druck zu flieRen, was durch die Anwe- 
senheit des vorstehenden Katalysatorrandes noch 
verschlimmert wird. Die Herstellung einer MEA ohne 
Rand durch Einfuhrung eines Umfangs machtdies zu 
einem klelneren Problem. 

[0038] Die Verwendung einer Elektrodenausgestal- 
tung, bei der das Zentralgebiet 18 einen Katalysator- 
gehalt besitzt, der gro&er als ein Katalysatorgehalt 
des Umfangsgebietes 20 ist, sieht einen Vorteil darin 
vor, dass der teure Katalysator, der bevorzugt Metall- 
katalysatoren umfasst, wie beispielsweise Platin, 
Palladium. Titan, Ruthenium, Rhodium, Wolfram, 
Zinn Oder Molybdan, nicht in Bereichen verwendet 
wird, bei denen die (elektro-) chemische Reaktion ge- 
hemmt Oder nicht gewunscht ist. Ein derartiger Be- 
reich ist an den Randern der elektrisch leitenden 
Gasdiffuslonsmedien 10 und 12 angeordnet. 

[0039] Ein anderer Vorteil einer Konstruktion, bei 
der der Katalysatorgehalt in dem Umfangsgebiet 20 
kleiner als in dem Zentralgebiet 18 ist, besteht darin, 
dass die Erzeugung von Warme unterdriicktwird. Die 
elektrochemische Reaktion von Wasserstoff und 
Sauerstoff in der Brennstoffzelle erzeugt zusatzlich 
zu Wasser Warme. In einer Brennstoffzelle wird die 
Warme, die durch die elektrochemische Reaktion 
(Oder durch chemische Reaktion aufgrund entweder 
einer Gasdurchdringung durch die Membran oder 
Gasdurchquerung durch Nadellocher in der Memb- 
ran) erzeugt wird, von den porosen Gasdiffusionsme- 
dien 10 und 12 weg transportiert. Bei der ersten Aus- 
fuhrungsform der voriiegenden Erfindung erstrecken 
sich jedoch die Anoden- und Kathodenelektroden 6 
und 8 von den Gasdiffuslonsmedien 10 und 12 nach 
au&en, um das empfindliche ionenleitende Element 4 
vor Spannung und Durchstechen zu schutzen. Ob- 
wohl die elektrochemischen Reaktionsraten In Ge- 
bieten aulierhalb der Diffusionsmedien 10 und 12 
(aufgrund schlechter eiektrischer Leitung in der Ebe- 
ne in den Elektroden) stark verringert sind, wird im- 
mer .noch Warme erzeugt, da der Katalysator immer 
noch vorhanden und den gasformigen Reaktanden 
ausgesetzt ist. Da die gasformigen Reaktanden Zu- 
gang zu dem Katalysator besitzen, lauft die elektro- 
chemische Reaktion der Brennstoffzelle in dem Um- 
fangsgebiet 20 immer noch weiter. was Warme er- 
zeugt; insbesondere in dem Fall kleiner Membranna- 
dellocher fiihrt die Durchdringung von Reaktand (Hj 
Oder O2) zu einer chemischen Reaktion, die Warme 
erzeugt. Somit verringert eine Reduzierung des Kata- 
lysatorgehalts uber ein Gefalie zwischen dem Zen- 
tralgebiet 18 und dem Umfangsgebiet 20 bevorzugt 
auf Null die Menge an erzeugter Warme und unter- 
druckt diese. 

[0040] Zu der Abwandlung der ersten Ausfuhrungs- 
form, die das Zentralgebiet 18 und das Umfangsge- 
biet 20 umfasst, ist anzumerken, dass verschiedene 
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Materialien fur das Zentralgebiet 18 und das Um- 
fangsgebiet 20 verwendet warden konnen, solange 
die mechanischen Eigenschaften Jedes Gebietes im 
Wesentlichen gleich sind. so dass kelne Uneinheit- 
Itchkeit in den Eigenschaften entlang der Oberfla- 
Chen des ionenleitenden Elementes 4 auftrltt. 

[0041] Nun wird eine zweite Ausfuhrungsform der 
vorliegenden Erfindung anhand der Fta. 3a. Fio, 3b 
und Fig, 4 beschrieben. Wie bisher oben in der ers- 
ten Ausfuhrungsform beschrieben und am besten in 
Fig. 3 gezeigt ist, umfassen die Anodenelektrode 6 
und Kathodenelektrode 8 ein Zentralgebiet 18 und 
ein Umfangsgebiet 20. Das Zentralgebiet 18 umfasst 
bevorzugt ein elektrochemlsch aktives Material. Koh- 
ienstoff- Oder Graphitpartikel und einen lonomerbin- 
der. Das Umfangsgebiet 20 umfasst auch Kohlen- 
stoff-oder Graphitpartikel und ein lonomer, enthalt je- 
doch bei der zwelten Ausfuhrungsform kein elektro- 
chemlsch Oder chemisch aktives Material. 

[0042] Eine Elektrodenausgestaitung, bei der das 
Umfangsgebiet 20 kein elektrochemisch aktives Ma- 
terial enthalt, steigert die Warmeleltfahigkeitseigen- 
schaften des Umfangsgebiets 20 welter. Da kein 
(elektro-) chemisch aktives Material In dem Umfangs- 
gebiet 20 der zwelten Ausfuhrungsform vorhanden 
ist. erfolgt kelne (elektro-) chemische Reaktion in 
dem Umfangsgebiet 20. Somit wird in dem Umfangs- 
gebiet 20 keine Warme erzeugt. Das Umfangsgebiet 
20 steigert Jedoch wirksam die Leitung von Warms 
weg von dem Zentralgebiet 18 der Elektroden 6 und 
8, was den Betrieb der Brennstoffzelle steigert. Zu- 
satzlich sieht das Umfangsgebiet auch einen Schutz 
der Membran 4 vor einem mechanischen Durchste- 
chen durch die DIffusionsmedien 10 und 12 vor. 

[0043] Beispielsweise kann das Zentralgebiet 18 
und das Umfangsgebiet 20 (siehe Fig. 3 und 5) oder 
22 (siehe Fig. 5) verschiedene Partikel und verschie- 
dene Binder umfassen. Genauer kann ein partikula- 
rer Stoff, wie beispielsweise Siliziumcarbid, Titandio- 
xid, beliebige andere Keramiken Oder andere Materi- 
alien. die eine ausreichende Warmeleitfahigkeit be- 
sitzen. die bevorzugt gleich oder groHer als die von 
Kohlenstoff ist. anstelle von Kohlenstoff- oder Gra- 
phitpartikeln in dem Umfangsgebiet 20 oder 22 ver- 
wendet warden. Diese Partikel konnen, mussen je- 
doch nicht elektrisch leitend sein. Es ist auch vorzu- 
ziehen. dass dieser partikutare Stoff eine Partikelgrd- 
lie von gleich oder kleiner als 15 pm besitzt, in der 
Brennstoffeellenumgebung (d.h. in einer sauren Um- 
gebung bei anodischen Potentialen (0 V gegenuber 
RHE) in der Anwesenhelt von Hj, kathodischen Po- 
tentialen (1 ,2 V gegenuber RHE) in der Anwesenheit 
von Luft Oder O2 und Spuren von Fluorid) chemisch 
stabil ist und eine ausreichende Warmeleitfahigkeit 
besitzt. die bevorzugt gleich oder groller als die von 
Kohlenstoff- oder Graphitpartikeln ist. 



[0044] Ein Beispiel eines Binders, der in dem Um- 
fangsgebiet 20 (siehe Fig. 3 und 5) oder Gebiet 22 
(siehe Fig. 5) anstelle des protonenleitenden Binders 
verwendet werden kann, ist Polybenzimidazol (PBI). 
Andere Binder konnen ebenfalls geeignet sein, so- 
lange sie eine gute Anhaftung an der ionomeren 
Membran beibehalten, in der Brennstoffzellenumge- 
bung (d.h. einer sauren Umgebung bei anodischen 
Potentialen (0 V gegenuber RHE) in der Anwesenheit 
von H2, kathodischen Potentialen (1 ,2 V gegeniiber 
RHE) in der Anwesenheit von Luft oder O2 und Spu- 
ren von Fluorid) chemisch stabil sind. bis zu 150°C 
und bevorzugt bis zu 200**C thermisch stabil sind, be- 
vorzugt aus Losungen gief^bar sind und eine gute 
Beibehaltung ihrer mechanischen Eigenschaften auf- 
weisen. nachdem die gegossenen Filme Temperatur- 
verlaufe von bis zu 150°C aushalten mussten. Bei- 
spielsweise konnen Polymerblnder, wie beispielswei- 
se PBI, Kynar. Polyester, Polyethylen und andere Po- 
lymerblnder, die fur eine Brennstoffzellenumgebung 
geeignet sind. einheitlich verwendet werden. 

[0045] Wie in dem Fall der ersten Ausfuhrungsform 
konnen neben Kohlenstoff oderGraphIt andere Mate- 
rialien fur das Zentralgebiet 18 und das Umfangsge- 
biet 20 verwendet werden, solange die mechani- 
schen Eigenschaften jedes Gebietes im Wesentli- 
chen die gleichen sind, so dass keine Uneinheitlich- 
keit in den Eigenschaften entlang der Oberflachen 
des Ionenleitenden Elementes 4 auftrltt. 

[0046] Nun wird eine dritte Ausfuhrungsform der 
vorliegenden Erfindung anhand der Fia. 5a. und 
Fig. 5b beschrieben. Wie bei der ersten und zwelten 
Ausfuhrungsform umfasst die MEA der dritten Aus- 
fuhrungsform bevorzugt ein Zentralgebiet 18 aus 
elektrochemisch aktivem Material, Kohlenstoff- oder 
Graphitpartikeln und einem lonomer, Jedoch konnen 
in dem Gebiet 18 andere katatytisch aktive Materia- 
lien als die, die bei der ersten Ausfuhrungsform be- 
schrieben wurden, verwendet werden. In dem Um- 
fangsgebiet 20 konnen entweder Tragermaterialien 
ohne Katalysator mitderselben Beschaffenheit wie in 
Gebiet 18 verwendet werden, oder es konnen andere 
Partikel und Binder, wie bei der zweiten Ausfuhrungs- 
form beschrieben ist, verwendet werden. Die MEA 
der dritten Ausfuhrungsform umfasst jedoch auch ein 
Dichtungsgeblet 20 benachbart des Umfangsgebiets 
20 (in Fig. 5a gezeigt). Das Dichtungsgeblet 22 ver- 
hindert den Austritt gasformiger Reaktanden von der 
Brennstoffzelle und bestehtaus einem Harz, wie bei- 
spielsweise Polyvinylidenfluorid. das in einem Teil 
des Umfangsgebiets 20 dispergiert ist. Polyvinyliden- 
fluorid ist ein thermoplastisches Harz. das mit der 
Handelsbezeichnung Kynar* von Elf Atochem ver- 
trieben wird. 

[0047] Obwohl der Zusatz des Dichtungsgebietes 
22 den Austritt der gasformigen Reaktanden von der 
Brennstoffzelle verhindert, sieht das Dichtungsgeblet 
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22 auch den Vorteii einer Steigerung der mechant- 
schen Festigkeit wie auch Widerstandsfahigkeit der 
Rander der MEA-Anordnung vor, so dass das ionen- 
leitende Element 4 weiter vor Spannung und Durch- 
stechen von den Gasdiffusionsmedien 10 und 12 be! 
Kompression in einem Brennstoffzellenstapel ge- 
schiitzt ist. Die Anodenelektrode 6 und Kathodene- 
lektrode 8 umfassen jeweits porose Kohlenstoff- Oder 
Graphitpartikel wie auch einen lonomerbinder und 
sind durch einen groHen Porenvolumenanteil (50 ± 
25 %) gekennzeichnet, der das Entweichen der Re- 
aktandengase ermoglichen kann. Der Zusatz des 
DIchtungsgebtetes 22, das das Dichtungsmaterial, 
wie beispielsweise Kynar® umfasst. fulit diese verblel- 
benden Porenbereiche, wodurch eine erhohte me- 
chanische Festigkeit zusatzlich zu einer effektiveren 
Abdichtung der MEA 2 vor einem seitlichen Austritt 
der Reaktandengase vorgesehen wind. 

[0048] Es sei zu verstehen, dass, obwohl Kynar* 
bevorzugt ist, Jedes Harz verwendet werden kann, 
solange es eine niedrige Durchlassigkeit fur Case 
und FIQssigkeiten besitzt und gegenuber den mois- 
ten Chemikalien und Ldsemittein bestandig Ist. Fer- 
ner sollte das Harz, das gewahit werden kann. bis zu 
Temperaturen von grolier als 150"C und bevorzugt 
grower als 200°C warmebestandig sein, so dass es 
die raue Brennstoffzellenumgebung aushalten kann. 
Ein Beispiet eines derartlgen Harzes, das verwendet 
werden kann. jedoch nicht als alleiniger Ersatz fur Ky- 
nar® verstanden werden soli, ist ein Epoxydharz. 

[0049] Des Weiteren kann, wie in Fia. 5b gezeigt 
ist, das Harz auch dazu verwendet werden, Rander 
der Diffusionsmedien 10 und 12 zur Bildung einer 
Dichtung 54 zu beschichten. Die Beschichtung der 
Rander der Diffusionsmedien mit der Dichtung 54 
kann daher die Verwendung der Flachendichtungen 
14 und 16 beseltigen. Es sei jedoch angemerkt, dass 
die Flachendichtungen 14 und 16 in Fig. 5b (obwohl 
keine Flachendichtungen 14 und 16 gezeigt sind) ge- 
gebenenfalls immer noch verwendet werden konhen. 

[0050] Bel Jeder der obigen Ausfuhrungsformen 
kann das Zentralgebiet 18 wie auch das Umfangsge- 
biet 20 mit fein geteilten katalytischen Partikein als 
Katalysator versehen sein, so dass das Gewichtsver- 
haltnis der katalytischen Partikel zu Kohlenstoff- Oder 
Graphltpartikein des Umfangsgebiets 20 kleiner als 
das des Zentralgebiets 18 ist. Es ist offensichtlich. 
dass. wenn das Umfangsgebiet 20 keine Katalysator- 
partikel enthalt und das Zentralgebiet 18 mit Kataly- 
sator versehen ist, diese Bedingung erfullt ist. Bei der 
Ausfuhrungsform, bei der katalytische Partikel in bel- 
den Gebieten enthalten sind, istes vorzuziehen, dass 
das Gewichtsverhaltnis von katalytischen Partikein 
zu Kohlenstoffpartikein in dem Zentralgebiet 18 gro- 
(ler als das in dem Umfangsgebiet 20 ist. 

[0051] Nun wird ein Verfahren zum Herstellen einer 



MEA 2 gemaQ der vorliegenden Erfindung beschrie- 
ben. Urn die Anode 6 und Kathode 8 der MEA her- 
stellen zu konnen, werden mit Katalysator versehene 
Kohlenstoffpartikel vorbereitet und dann mit dem lo- 
nomerbinder in Losung mit einem Gusslosemittel 
kombiniert. Bevorzugt umfasst die Anode 6 und Ka- 
thode 8 1/3 Kohlenstoff oder Graphit, 1/3 lonomer 
und 1/3 Katalysator. Bevorzugte Gusslosemittel sind 
von wassriger oder alkoholischer Beschaffenheit, je- 
doch konnen auch Ldsemittel, wie beispielsweise Dl- 
methylessigsaure (DMAc) oder Trifluoressigsaure 
(TFA) verwendet werden. 

[0052] Die Gusslosung wird auf eine Tafel aufge- 
bracht, die zur Venvendung in einem Abziehplatt- 
chenverFahren geeignet ist. wobei die Tafel bevorzugt 
eine teflonierte Tafel ist. Die Tafel wird anschliel^end 
an ein lonenleitendes Element 4, wie beispielsweise 
eine PEM, helBgepresst. Die Tafel wird dann von 
dem ionenleitenden Element 4 abgezogen, und der 
mit Katalysator beschichtete Kohlenstoff oder Graphit 
bieibt als eine kontinuierliche Etektrode 6 oder 8 ein- 
gebettet, wodurch die MEA 2 vollstandig gebildet 
wird. 

[0053] Um die Elektroden 6 und 8 herzustellen, die 
ein zentrales Gebiet 18 und ein Umfangsgebiet 20 
umfassen, konnen zwei Gusslosungen verwendet 
werden. Insbesondere wird eine erste Gusslosung 
auf die Tafel aufgebracht, die fur ein Abziehplattchen- 
verfahren geeignet ist, um das Zentralgebiet 18 der 
Elektrode 6 oder 8 zu bilden. Die erste Gusslosung 
besitzt einen vorbestimmten Gehalt an katalytischen 
Partikein, die darin enthalten sind. Eine zweite Guss- 
losung wird anschlieHend auf die Tafel als ein Um- 
fangsgebiet 20 aufgebracht, das das Zentralgebiet 
18 um den Umfang herum einrahmt. Die zweite 
Gusslosung besitzt auch einen vorbestimmten Ge- 
halt an katalytischen Partikein. Gemafi der vorliegen- 
den Erfindung besitzt die zweite Gusslosung einen 
Gehalt an katalytischen Partikein, der kleiner als der 
der ersten Gusslosung ist, oder sie braucht uber- 
haupt kelnen Katalysator enthalten. Die Tafel wird an- 
schlieQend an ein lonenleitendes Element 4. wie bei- 
spielsweise eine PEM, heifi gepresst und dann von 
dem ionenleitenden Element 4 abgezogen, wobei 
das Zentralgebiet 1 8 und die Umfangsgebiete 20 ein- 
gebettet zuruckbleiben und damit die MEA 2 vollstan- 
dig geformt wird. Bei einer alternativen Ausfuhrungs- 
form wird die Elektrode an der Membran oder an ei- 
ner Schicht der Diffusionsmedien ausgebildet. 

[0054] Die zweite Gusslosung wird direkt nach ei- 
nem Aufbringen der ersten Gusslosung aufgebracht, 
so dass die erste Gusslosung noch nicht vollstandig 
getrocknet ist oder sich verfestigt hat. Das Aufbringen 
der Gusslosungen auf diese Weise stellt sicher, dass 
glatte kontinuierliche Elektroden 6 und 8 an dem io- 
nenleitenden Element 4 ausgebildet werden. so dass 
keine Uneinheitlichkeit in den Elektroden 6 und 8 vor- 
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handen ist. Ferner eriaubt ein Aufbringen der Gusslo- 
sungen auf diese Weise, dass ein Gefalle zwischen 
dem Zentralgebiet 1 8 und dem Umfangsgebiet 20 der 
Elektrode 6 oder 8 gebildet wird. Bei einer Abwand- 
lung des oblgen Verfahrens kann as vorzuziehen 
sein. die erste und zweite Gusslosung im Wesentli- 
Chen gleichzeitig aufzubringen. 

[0055] BezQglich eines Verfahrens zum Herstelien 
einer MEA gemali der dritten Ausfuhrungsform, die 
das Dichtungsgebiet 22 unnfasst, soil die vorllegende 
Erfindung nicht auf ein bestimmtes Verfahren zum 
Aufbringen des Dichtungsgebietes 22 beschrankt 
sein. Beispielsweise kann das Dichtungsgebiet 22 
auf das Umfangsgebiet 20 aufgestrichen oder aufge- 
spruht werden, wobei es dabei die verbleibenden Po- 
rengebiete futien kann. Auch kann das Dlchtungsma- 
terial 22 in der zweiten Gusslosung enthalten sein. 

[0056] Ein Haltbarkeitsexperiment, das eine MEA 
gemafl der ersten Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung (fla. 1 ^ mit einer MEA nach dem Stand der 
Technik (Flo, 2 ) vergleicht, wird nun beschrieben. Bei 
dem Haltbarkeitsexperiment wurde das durchschnitt- 
liche Zellenpotential uber die Zeit fur sowohl die 
ME As der ersten Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung als auch der MEA nach dem Stand der 
Technik gemessen. 

[0057] Der Haltbarkeitstest wurde bei beschleunig- 
ten Hochtemperaturbedingungen (Relative Feuchte^. 
node/Kathcda- 75/50, 200 kpa(g), Ts^p^,: 95'C) durchge- 
fiihrt. Bei jeder MEA wurde eine REM verwendet, die 
aus einer 25 pm dicken Membran in der Form einer 
1100 EW (Aquivalentgewicht) Membran bestand 
(stranggepresstes Nafton 111 in der Sulfonylfluorid- 
form wurde bei DuPont bezogen und durch lonPo- 
wer, Inc. ionengetauscht). Diese Membranen (weiter 
als N111 beschrieben) wurden auf Grundlage von 
Daten fruherer Tests gewahit, die zeigten, dass die 
Nil 1 -Membrane hinsichtlich der Haltbarkeit die 
schwachsten waren. Somit wird, wenn durch den ver- 
besserten Aufbau der vorliegenden Erfindung mit ei- 
ner schwacheren Membran eine Haltbarkeit erreicht 
wird, eine robustere Membran eine noch grof^ere 
Wahrschelnlichkeit einer erhohten Haltbarkeit auf- 
weisen. 

[0058] In FIq. 6 ist zu sehen. dass die MEA 24 nach 
dem Stand der Technik bei etwa 45 Stunden ein nied- 
hgeres Leerlaufzellenpotentlal aufwies. Der Abfall 
des Zellenpotentrals fur die MEA 24 nach dem Stand 
der Technik kann auf ohmsche Kurzschlusse zuruck- 
gefuhrt werden, die sich in der MEA 24 entwickeln. 
Diese Kurzschlusse entwickeln sich, wenn die Mem- 
bran 30 durch die pordsen Fasern der Gasdiffusions- 
medien 38 und 40 durchstolLen wird und die Memb- 
ran 30 aufgrund der Kompression der MEA 24 ge- 
dehnt wird. Zu einem spateren Zeitpunkt (ca. 80 
Stunden) entwickeln sich Nadelldcher in der Memb- 



ran 30. die sich mit der Zeit verschlimmern und zu ei- 
nem Ausfall der MEA fuhren. 

[0059] Ein Vergleich von Leerlaufpotentialen (OCV) 
bei gleichen Reaktandendrucken gegen Leerlaufpo- 
tentiale mit einem Anoden-(H2)-Druck, der hoher als 
der Kathoden-(Luft)-Druck ist, gibt einen bemerkens- 
werten Einblick in die Nadellochbildung. Wenn das 
Leerlaufpotential mit einem Druckunterschied im Ver- 
gleich zu einem Leerlaufpotential mit gleichen Dru- 
cken abgefallen ist, gibt dies an, dass eine erhebliche 
Hj-Durchquerung, d.h. Nadellochbildung, vorhanden 
ist. Wie am besten in Flo. 6 zu sehen ist, entwickeln 
sich ernsthafte Nadellocher in der Membran 30 nach 
dem Stand der Technik bei etwa 80-90 Stunden. Im 
Gegensatz dazu weist die MEA 2 gemall der ersten 
Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ein ge- 
sundes Zellenpotential bis zu 175 Stunden auf, wor- 
aufhin ein Ausfall der Flachendichtung (Durchbre- 
chen der Membran an dem Rand der Flachendich- 
tung) auftrat, was in einer optimierten Brennstoffzel- 
lenausstattung nicht auftreten wurde. 

[0060] Bei Beendigung des Experimentes wurde 
sowohl die MEA 24 nach dem Stand der Technik als 
auch die MEA 2 gemaB der ersten Ausfuhrungsform 
der vodiegenden Erfindung auseinander gebaut. Die 
MEA 24 nach dem Stand der Technik besali einen 
ernsthaflen Nadellochschaden an den Elektro- 
den-Membran- und Diffusionsmedien-Memb- 
ran-Randern. Die MEA 2 der ersten Ausfuhrungsform 
der vorliegenden Erfindung, bei der die Elektroden 6 
und 8 ausgedehnt wurden, so dass ste die Membran 
4 bedeckten und stiitzten, besali keinen offensichtli- 
chen Schaden. Jeder Ausfall der MEA 2 trat lediglich 
an dem Rand der Flachendichtung auf und wiirde in 
einer optimierten Brennstoffzellenausstattung nicht 
auftreten. Somit ist es offensichtlich, dass der verbes- 
serte MEA-Aufbau der vorliegenden Erfindung einen 
gesteigerten Schutz und eine gesteigerte Abstutzung 
der Membran vorsieht. 

[0061] Wie zu sehen ist. sieht die Erfindung eine 
Membranelektrodenanordnung vor, bei der die Elek- 
trode eine Umfangsausdehnung besitzt. die bevor- 
zugt zumindest so groU wie die der Membran und be- 
vorzugt im Wesentlichen kontinuierlich ist, um so 
Schwierigkeiten mil dem Gelenkeffekt und Schwierig- 
keiten mit stufenartigen Hohenunterschieden zu ver- 
meiden, wie unter Bezugnahme auf Flo. 2 beschrie- 
ben wurde. Bevorzugt besitzt die Elektrode der vorlie- 
genden Erfindung eine Hauptoberflache. die zumin- 
dest so groll ist wie die Hauptoberflache der Memb- 
ran, die diese tragt, oder sich im Wesentlichen mit 
den gleichen AbmaHen wie der Hauptoberflache der 
Membran erstreckt. Bei dieser Anordnung dient die 
Elektrode dazu, ein Biegen der Membran zu minimie- 
ren, indem der Gelenkeffekt, der bisher auf der Basis 
einer Uneinheitlichkeit zwischen Schichten vorhan- 
den war, und Hohendifferenzen zwischen Schichten 
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vermieden werden, was zu einer nicht gleichformigen 
Kompression wie auch einem Kompressionskriechen 
der Membran gefuhrt hat. 

[0062] Die Elektrode der vorliegenden Erfindung 
wird geeignet durch herkommliche Mittel gegossen, 
um einen Elektrodenfilm zu bilden. In den elektroche- 
misch aktlven Gebieten des Elektrodenfilms kataly- 
sieren Katalysatorpartikel eine elektrochemische Re- 
aktion zwischen Brennstoff und einem Oxidationsmit- 
tel. In Umfangsgebieten des Filmes benachbart des 
aktlven Bereichs ist der Katalysatorgehalt kteiner, 
Oder derartige Umfangsbereiche besitzen im We- 
sentlichen keinen Kataiysator. Der Begriff "Katalysa- 
torgehalt" betrifft wenlger Kataiysator pro Gewichts- 
einheit an gegossenem Ftlmgebiet oder wenlger Ge- 
wichtsverhaltnis von Katalysatorpartikein zu Kohlen- 
stoffpartikeln. In jedem Fall ist die Katalysatorbe la- 
dung in dem aktiven Bereich relativ hoch, und die Ka- 
talysatorbeladung in dem nicht aktiven Umfangsbe- 
reich Ist niedrig oder im Wesentlichen Null. Bevorzugt 
wird der kontinulerliche Film durch Aufbringen eines 
ersten Gusstosemittels. das eine hohe Katalysator- 
beladung besltzt, und eines zweiten Gusslosemlttels, 
das keinen Kataiysator besltzt, gebildet, wobei die 
zweite Gusslosung vor einem vollstandigen Trocknen 
der ersten Gusslosung, um einen Film zu formen, 
Oder einem Harten der Gusslosung aufgebracht wird. 
Damit wird uberall ein kontinuterlicher Film mit im 
Wesentlichen gleichwertiger Hohe gebildet, der ein 
Gefalle der Katalysatorbeladung von dem aktiven 
Bereich zu dem Umfangsbereich aufweist. Ferner 
kann abhangig von dem Grad, mit dem die erste 
Gusslosung gehartet wird, bevor die zweite Gusslo- 
sung aufgebracht wird, ein Grenzflachenbereich zwi- 
schen dem aktiven Gebiet und dem Umfangsgebiet 
ausgebildet werden, der einen Zwischenkatalysator- 
gehalt autweist, der an dem entfernten Rand des Um- 
fangsbereiches im Wesentlichen auf Null abfallt. 

[0063] Die vorllegende Erfindung ist lediglich bei- 
spielhafter Natur, und somit sind Abwandlungen, die 
nicht von der Grundidee der Erfindung abweichen, 
als innerhaib des Schutzumfanges der Erfindung an- 
zusehen. Derartige Abwandlungen sind nicht als Ab- 
weichung vom Schutzumfang der Erfindung zu be- 
trachten. 

Zusammenfassung 



Umfangsgebiet ist. 

PatentansprUche 

1 . Anordnung fur eine Brennstoffzelle, mit: 
einer ionenleitenden Membran mit einer Hauptflache; 
einer Elektrode benachbart der Hauptflache mit einer 
Umfangsausdehnung, die im Wesentlichen gleich der 
der Hauptflache ist, wobei die Elektrode ein Zentral- 
gebiet und ein Umfangsgebiet umfasst; 

wobei das Zentralgebiet einen Binder und eine erste 
Gruppe von Partikein umfasst und das Umfangsge- 
biet einen Binder und eine zweite Gruppe von Parti- 
kein umfasst, und . 

wobei die erste Gruppe von Partikein mit Kataiysator 
versehen Ist und die zweite Gruppe von Partikein kei- 
nen Kataiysator autweist oder einen Katalysatorge- 
halt aufweist, der kleiner als der Katalysatorgehalt 
der ersten Gruppe von Partikein ist. 

2. Anordnung nach Anspruch 1 , wobei die mit Ka- 
taiysator versehenen Partikel mit Kataiysator verse- 
hene Kohlenstoffpartikel sind und der Binder der Zen- 
tral- und Umfangsgebiete gleich ist. 

3. Anordnung nach Anspruch 2, wobei die Koh- 
lenstoffpartikel eine Partikelgrolie von gleich oder 
kleiner als 15 pm besitzen. 

4. Anordnung nach Anspruch 2, wobei der Kata- 
iysator aus der Platin, Palladium, Titan, Ruthenium, 
Rhodium, Wolfram, Zinn. Molybdan und deren Legie- 
rungen umfassenden Gruppe gewahit ist. 

5. Anordnung nach Anspruch 1 , wobei das Zen- 
tralgebiet und das Umfangsgebiet jeweils eine im 
Wesentlichen ahnliche mechanische Abstutzung fur 
das ionenleitende Element vorsehen, wodurch ein 
Blegen der Membran minimiert wird. 

6. Anordnung nach Anspruch 1 , ferner mit einem 
elektrisch leitenden Element benachbart der Elektro- 
de, wobei das elektrisch leitende Element ein Gasdif- 
fusionsmedium ist, das aus der Kohlenstoffgewebe, 
KohlenstofFschaum und Kohlenstoffpapier umfassen- 
den Gruppe gewahit ist. 

7. Anordnung nach Anspruch 1 , wobei das Um- 
fangsgebiet warmeleitend ist. 



[0064] Eine Membranelektrodenanordnung umfasst 
ein ionenleitendes Element und eine Elektrode, wo- 
bei die Elektrode eine glatte kontinulerliche Schicht 
ist. die das ionenleitende Element vollstandig be- 
deckt und stutzt. Die Elektrode umfasst ferner ein 
Zentralgebiet und ein Umfangsgebiet, wobei ein Ge- 
falle von elektrochemisch aktivem Material zwischen 
dem Zentralgebiet und dem Umfangsgebiet vorhan- 
den ist, so dass ein Gehalt des elektrochemisch akti- 
ven Materials in dem Zentralgebiet grower als in dem 



8. Anordnung nach Anspruch 1 , wobei die Elek- 
trode in der Form einer kontinuierlichen Schicht vor- 
gesehen ist und das Umfangsgebiet das Zentralge- 
biet umschliellt. 

9. Anordnung nach Anspruch 5, wobei das Um- 
fangsgebiet einen Kontakt zwischen dem elektrisch 
leitenden Element und der Membran minimiert. 

10. Anordnung nach Anspruch 1 , wobei das Um- 
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fangsgebiet elektrisch leitend ist. 

1 1 . Anordnung nach Anspruch 2. wobei die Mem- 
bran ein polymeres fonomer umfasst, das dem Bin- 
der der Zentral- und Umfangsgebiete entspricht. 

12. Membranelektrodenanordnung mit: 

einer ionenleitenden Membran nnit einer Hauptflache; 
einer Elektrode an der Hauptflache, wobel die Elek- 
trode eine kontinuierllche Schicht definiert, die die 
Membran stutzt, und ein Zentralgebiet und ein Urn- 
fangsgebiet umfasst; und 

wobei ein Gefalle von elektrochemlsch aktiyem Mate- 
rial zwischen dem Zentralgebiet und dem Umfangs- 
geblet vorhanden ist, so dass ein Gehalt des elektro- 
chemisch aktiven Materials in dem Zentralgebiet gro- 
wer als in dem Umfangsgebiet ist. 

13. Membranelektrodenanordnung nach An- 
spruch 12, wobei die Elektrode eine Bewegung der 
Membran beschrankt. 

14. Membranelektrodenanordnung nach An- 
spruch 12, wobei die Elektrodenschicht ferner ein 
Dichtungsgeblet au&erhalb des Umfangsgebietes 
umfasst, wobei die Zentral-, Umfangs- und Dich- 
tungsgebiete gemeinsam die kontinuierllche Schicht 
bilden und eine kontlnuierliche, konsistente mechani- 
sche Abstutzung fur die Membran vorsehen, wo- 
durch ein Biegen der Membran minimiert wird. 

15. Membranelektrodenanordnung nach An- 
spruch 12, ferner mit einem elektrisch leitenden Ele- 
ment benachbart der Elektrode, wobei die Elektro- 
denschicht das elektrisch leitende Element von dem 
ionenleitenden Element beabstandet halt. 

16. Anordnung fur eine Brennstoffzelle. mit: 
einer Protonenaustauschmembran mit einer ersten 
Flache und einer zweiten Flache; 

einer Anodenelektrode, die an der ersten Flache an- 
geordnet ist; 

einer Kathodenelektrode, die der Anode entgegenge- 
setzt ist und an der zweiten Flache angeordnet ist; 
Gasdiffusionsmedlen, die an der Anode und Kathode 
angeordnet sind, 

wobei die Anodenelektrode und die Kathodenelektro- 
de jeweils ein Zentralgebiet und ein Umfangsgebiet 
umfassen; 

wobei das Zentralgebiet ein elektrochemlsch aktives 
Material umfasst; und 

das Umfangsgebiet ein warmelettendes Material und 
ein Dichtungsmaterial umfasst; und 
wobei die Anode und die Kathode jeweils in der Form 
kontinuierlicher Schichten vorgesehen sind, die die 
Protonenaustauschmembran stutzen, ein Biegen der 
Membran minimieren und die Gasdiffusionsmedlen 
an einem Kontakt mit der Protonenaustauschmemb- 
ran hindern. 



17. Anordnung nach Anspruch 17, wobei das 
elektrochemlsch aktive Material eine Vielzaht von mit 
Katalysator beschlchteten Partikein umfasst. die in 
einem lonomer dispergiert sind. 

18. Anordnung nach Anspruch 17. wobel das 
warmeleitende Material eine Vielzahl von in einem lo- 
nomer dispergierten Partikein umfasst. 

19. Anordnung nach Anspruch 20, wobei das 
warmeleitende Material ebenfalls elektrisch leitend 
ist. 

20. Anordnung nach Anspruch 17, wobei das 
Dichtungsmaterial ein thermoplastisches Harz ist. 

21 . Anordnung nach Anspruch 1 , wobei das war- 
meleitende Material benachbart des Zentralgebietes 
vorgesehen ist und das Dichtungsmaterial sich au- 
Berhalb des warmeleitenden Materials befindet. 

22. Verfahren zum Herstellen einer Elektrode fur 
eine Membranelektrodenanordnung, umfassend, 
dass: 

eine erste Gusslosung auf ein erstes Gebiet an einer 
Oberflache eines Substrats aufgebracht wird, wobei 
die erste Gusslosung Kohlenstoffpartikel und ein lo- 
nomer umfasst; 

eine zweite Gusslosung auf ein zweites Gebiet der 
Oberflache des Substrats aufgebracht wird. wobei 
die zweite Gusslosung Kohlenstoffpartikel und ein lo- 
nomer umfasst; 

wobei das erste Gebiet ein zentral angeordnetes Ge- 
biet an der Oberflache des Substrats ist und das 
zweite Gebiet sich aul^erhalb des zentral angeordne- 
ten Gebietes an der Oberflache des Substrats befin- 
det; 

wobei die erste Losung einen Katalysator umfasst 
und die zweite Losung einen geringeren Katalysator- 
gehalt als die erste Losung umfasst; und 
jede der aufgebrachten Losungen getrocknet wird, 
um einen kontinuierlichen Elektrodenfilm zu bilden. 

23. Verfahren nach Anspruch 22, wobei die zwei- 
te Gusslosung aufgebracht wird. bevor die erste 
Gusslosung zu einem Film getrocknet ist. 

24. Verfahren nach Anspruch 22, wobei die zwei- 
te Losung keinen Katalysator enthalL 

25. Verfahren nach Anspruch 22, wobei das Sub- 
strat eine ionenleitende Membran ist. 

26. Verfahren nach Anspruch 22, wobei der kon- 
tinuierilche Elektrodenfilm von dem Substrat entfernt 
und anschlieliend an eine ionenleitende Membran 
gepresst wird, wodurch eine Membranelektrodenan- 
ordnung gebildet wird. 

Es folgen 5 Blatt Zeichnungen 
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Anhangende Zelchnungen 





Figur 2 

STAND DER TECHNIK 
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Figur 3b 
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Figur 5a 




Figur 5b 
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